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学 位 論 文 内 容 の 要 旨 
ペロブスカイト太陽電池は、有機系太陽電池の中でも最も発電効率が高く、製造プロ
セスが簡便な点や材料供給の観点からも低コスト化が期待できる次世代型の太陽電池
である。しかし、鉛化合物が光吸収層に使用されていることから、実用化の観点から鉛
フリー化が求められる。鉛フリーペロブスカイト太陽電池として期待される Snペロブ
スカイト太陽電池は変換効率の低さが課題となっている。本研究の目的は Snを含むペ
ロブスカイト太陽電池の課題である高い開放電圧ロスの原因の解明、および太陽電池特
性の改善である。開放電圧ロスの原因の探索から得られた高効率化への指針により、Sn
を含むペロブスカイト太陽電池の太陽電池特性を改善するための方法および構造を提
案した。 
第一章には、研究背景として太陽電池の種類と特徴をまとめ、太陽電池の現状を述べ
た。また、ペロブスカイト太陽電池の開発の歴史と Snを含むペロブスカイト太陽電池
の課題について触れ、本研究の目的を記載した。 
第二章には、ペロブスカイト太陽電池の構造と発電原理について述べた。また、本研
究で用いた各種測定機器について、その原理と測定手法を記載した。 
第三章では Sn系ペロブスカイト太陽電池の開放電圧ロスの原因の解明を目的として、
Pb-PVK 太陽電池をモデルセルとして TiO2とペロブスカイト層間のヘテロ界面構造が
及ぼす太陽電池特性への影響に関して検討した。順構造型太陽電池において、TiO2界面
に Snが化学結合することで太陽電池特性は大きく低下することが分かった。また、Sn
は TiO2界面で Ti-O-Sn結合を形成しており、界面トラップの増加に寄与していること
が判明した。Sn系ペロブスカイト太陽電池の開放電圧ロスは、TiO2界面に化学結合し
た Sn原子によるトラップ密度の増加に起因することを初めて実証した。 
第四章では順構造 Sn系ペロブスカイト太陽電池の光電変換効率を改善させる方法を
提案し、ヘテロ界面構造の改質による太陽電池効率の向上を実証した。第三章で述べた
Ti-O-Sn結合の形成を阻害するために TiO2 / Sn系ペロブスカイト界面にパッシベーシ
ョン層(C60-COOH)を構築することで曲線因子および開放電圧が改善され、太陽電池効
率の向上に成功した。また、TiO2 層を排除することで効率の改善が期待できることか
ら、逆構造型の Sn系ペロブスカイト太陽電池を提案した。その結果、TiO2層を含まな
い逆構造型の SnPb-PVK 太陽電池では飛躍的に太陽電池効率が改善され、最大で
10.16%を記録した。 
第五章では逆構造型鉛フリーSn ペロブスカイト太陽電池のさらなる高効率化を目的
に新規還元剤添加を試み、その有効性について検討した。新規還元剤には報告例のある
GeI2 よりも還元性の強いハロゲン化金属であるヨウ化サマリウム(SmI2)を提案し、
SmI2添加が Sn ペロブスカイト太陽電池の太陽電池特性に及ぼす影響について検討し
た。SmI2の添加により Sn ペロブスカイト薄膜のキャリア密度は低下し、変換効率は
SmI2添加前の 3.02 %から、添加後には 4.11 %まで向上した。 
第六章では 3種の TCOガラスを用いて Sn-PVK太陽電池の光電変換効率を比較し、
TCO の違いによる太陽電池特性の変化の原因について各種評価機器を用いて調査した。
その結果、TCO層の表面粗さは太陽電池特性に大きく影響せず、TCO層上部に成膜す
るペロブスカイト層の結晶の品質にも影響を与えないことが分かった。変換効率の変化
は TCO ガラス基板の近赤外領域の光透過率および TCO 層のフェルミ準位の変化によ
るものであり、TCO ガラス基板の近赤外領域の透過率を向上させること、TCO 層と
PEDOT:PSS 層のフェルミ準位のギャップを減少させることで高効率化が期待できる
ことが示唆された。 
第七章では、結論として本研究の成果をまとめた。本研究の成果により、鉛フリーSn-
PVK 太陽電池に新たな知見を与え、Sn-PVK 太陽電池の今後の研究、実用化に向けた
基礎を提供することができた。 
 
学 位 論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨 
本論文はペロブスカイト太陽電池の研究動向の中でも特に注目を集めている Pbフリ
ー化に関する基礎研究であり、電荷トラップの形成と太陽電池特性の関係を学術的な立
場から議論しており、これらの結果は工学的に重要な知見を与えている。 
また、公聴会においても、多数の出席者があり、電荷トラップの構造、電荷再結合の
メカニズム、ペロブスカイト太陽電池の組成、構成など、種々の質問がなされたが、い
ずれも著者の説明によって質問者の理解が得られた。 
以上により、論文調査及び最終試験の結果に基づき、審査委員会において慎重に審査
した結果、本論文が博士（工学）の学位に十分値するものであると判断した。 
